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1.　はしがき
近年､化学反応の量子制御法が注目されている｡これは理論的に評価したレーザー
波形をパルス整形技法によってつくり､これを目的分子に照射して望みの反応生成
物を得ようとする方法である｡申請者は､これまで､パルスレーザーによる量子状
態間遷移の制御に関する局所最適フィードバック制御理論を構築し､ HFの赤外多
光子解離やNaIのポテンシャル交差系の非断熱反応等の単純な反応系へ適用し､そ
の理論の有効性を検証してきた｡この理論は､局所最適化法であるので系の時間発
展は正の方向のみを考え､負の時間発展を考えることは必要ない｡したがって､計
算時間が大局的取り扱い法と比べて収束がはやい｡また､反応ダイナミクスをある
短時間の区間に分けて､標的に向かって制御が時間発展するように組み立てられて
いるので､レーザー場の強弱に関係なく適用できる利点をもっている｡
本研究の目的は､我々の理論を化学的に興味のある光化学異性化反応へ適用
することであった｡とりあげた系の一つはdifluorobenzo【C]phenanthreneの赤外多光子
異性化である｡これはM型とP型の分子キラリティー変換をともなうもので､生化
学的に興味がもたれている｡特に､ラセミ体から一方の純キラリティー分子を得る
処方等を開発することは非常に有益である｡我々は､平面偏光レーザーによってラ
セミ体から純キラリティー分子を得ることができた｡分子のキラリティー変換の研
究に新しい方法を提案したことで高く評価できる｡もう一つの系はバクテリアロド
プシン類似アナログのトランス-シス光異性化である｡よく知られているように､
これは光合成の初期過程を支配している系である｡この制御は配列分子系のエネル
ギー･電子移動制御(darkstateの制御)と関連においても興味ある｡本研究では､
電子励起状態と基底状態のポテンシャル交差(非断熱相互作用)の大きさに制御パ
ルスがどのように依存するかを明らかにした｡非断熱相互作用が小さい場合､最適
制御パルスは3種類の過程からなることが量子制御法より示すことが出来た｡すな
わち､トランス体基底状態から電子励起状態への核波束のポンプ過程､電子励起ポ
テンシャル曲面上での核波束運動のブレーキ過程､そして電子励起状態からシス体
基底状態への核波束のダンプ過程からなる｡ブレーキ過程は引き続き起こるダンプ
過程により核波束がシス体の基底状態の平衡位置に(Franck-Condonの垂直)遷
移が可能になるようにさせるために必要な過程である｡非断熱相互作用が大きい場
合､ 2つの断熱ポテンシャルが上下に変化する､特に､電子励起状態のポテンシャ
ルを上昇させるように周波数が小さいパルスが新たにダンプパルスの前に発生する
ことが新たに兄いだされた｡
本成果研究報告書の研究発表のところに示されているように､主要な成果の
一　つ　が"Quantum　control of molecular chirality: optical isomerization of
difluorolc]phenanthrene"のタイトルでアメリカ化学会誌J. Am. Che･ Soc･, 124, 9265-
9271(2002)に掲載されている｡
ここに､本研究を推進するにあたり､研究協力･助言をいただいた保木邦仁
氏､小関史朗(大阪府立大学教授)､梅田宏明(大阪府立大学博士研究員)､河野裕
彦氏､大槻幸義氏､ wofgang Domcke(Munchen工科大学教授)､ Jorn Manz (Berlin自
由大学教授)､およびReticia Gonzalez (Berlin自由大学博士研究員)に心から感謝の
意を表したい｡
2
2.　研究組織
研究代表者:藤村　勇一　(東北大学大学院･理学研究科化学専攻･教授)
3.　交付決定額(配分額)
(直接経費)　　(間接経費)　　　合計
平成13年度　　　　　2､ 600千円　　　　0　　　　2､ 600千円
平成14年度　　　　1､ 200千円　　　　0　　　　1､ 200千円
総計　　　　　　　3､ 800千円　　　　0　　　　3､ 800千円
3
4.　研究発表
(1)学会誌等
K･ Hoki, Y. Ohtukiand Y. Fujimura,
ll Locally designed pulse shaping for selective preparation of enantiomers fromtheir
racemate'', ∫. Chem. Phys. 114,1575-1581(2001).
K･ Hokiand Y. Fujimura,
" quantum control of alignment and odentation of molecules by opti血zed laser pulses",
Chem･ Phys. 267, 1871193(2001).
Y･ Ohtsuki, M･ Sugawara, H. Konoand Y. Fujimura,
''Quantumcontrol of molecular reaction dynamics by laser pulses: Development of theory and
its application", Accounts, Bull. Chem. Soc. Jpn., 74, 1 167-I 191(2001)
HI Umedaand Y. Fujimura
''Applicability of a classicallocalcontrol method to a quantum system",
Chem. Phys. 274, 231-241(2001).
Y･ Ohtsuki, K. Nakagami, Y. Fujimura, W. Zhuand H. Rabitz,
'lQuantum optimalcontrol of multiple target: Development of a monotonically convergent
algorithmand application to intramolecularvibrationalenergy redistribution control",
J･ Cbem. Phys. 114, 8867-8876(2001).
H･ Kono, S･ Koseki, M. Shiotaand Y. Fujimura
-'A theoretical study of electronic dynamicsand deformadon of CO2 in intense laser
fields'-‥ J･ Phys. Chem. A 105,(23), 5627-5636(2001).
I･ Kawata, H. Kono, Y. Fujimuraand A. Bandrauk,
Ⅱ. ''Intense-laser-field-enhanced ionization of two-electron molecules: Role of ionic states
as doorway states'-, Phys. Rev. A (氏) 62, 03140トト03401-4(2001).
4
K. Hoki, L Gonzalez and Y. Fujimura,
"control of molecular handedness uslng pump-dump laser pulsesH,
∫. Cbem. Phys. 116(6),2433-2436(2002)･
Y. Ohta, K. Hoki arKI Y. Fujimura,
･･Theory of stimulated Raman adiabatic passage in a degenerated reaction system:
Application to control of molecular handedness一一, J･ Chem･ Phys･116(17), 7509-7515 (2002) ･
K. Hoki, L. Gnzalezand Y. Fujimura,
I-Quantum control of molecular handedness in a randomly oriented racemic血Xture
uslng three polarization components of electric fields"I
∫. Chem. phys. 116(20), 8799-8802 (2002)･
H. Umeda, M. Takagi, S. Yamada, S. Koseki,and Y･ Fujimura,
''Quantum control of molecular　chirality:　Optical　isomerization of
difluorobenzolc]phenanthrene'', J･Am･ Chem･ Soc･ 124(3 1), 9265-927 1 (2002)･
K. Harumlya, H. Kono and Y･ Fujimura,
"Intense laser-field ionization of H2 enhanced by two-electron dynamics" ,
phys.Rev.A. 66, 043403-1 - 043403114 (2002)･
K. Nakagami, Y. Ohtsuki,and Y･ Fujimura,
-■Quantum optimal control of unbounded molecular dyna血cs: Application to Nal
predissociation H, ∫. Chem･ pbys･ 117, 6429-6438 (2002)･
K. Nakagami, Y. Ohtsuki, Y. Fujimura,and S･ H･ Lin,
.TAdiabatgic theory of infrared laser-induced predesorption of CO from a NaCl (100)
su血ce", Pbys‥ Chem. Chem･ Phys･ 5, 528-537(2003)･
K. Hoki, M. Yamaki, S. Kosekiand Y. Fujimura,
･'Molecularmotors driven by laser pulsed: Role of molecularchiralityand photon helicity'',
∫. Chem. phys. llS, 497-504 (2003)･
5
Y. Ohtsuki, K. Ohara, M. Abe, K. Nakagamiand Y. Fujimura,
■■New quantum control pathway f♭r a coupled-potential system",
Chem. Phys. Letts. 369, 525-533 (2003).
藤村勇一､河野裕彦､　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　･
｢化学反応の量子制御一核･電子波束運動のシミュレーション-｣
化学と工業　Ⅵ)1 54,( 7 ), 803-806(2001).
藤村勇一
｢レーザー化学における光波シンセシス-化学反応の量子制御-｣
光学　Ⅵ)1 30,(9), 574-579(2001).
(2)口頭発表(招待講演のみ､分子構造総合討論会､光化学討論会､日本化学会
春の年会等での発表は省略)
藤村勇一､ ｢分子反応ダイナミクスの量子制御｣､
大阪大学自由電子レーザー研究施設､ 2001年1月17日
藤村勇一､ ｢単分子反応ダイナミクスの量子制御｣､
東京工業大学資源化学研究所､ 2001年3月1日
藤村勇一､ HQuantum Control of Nuclear motions■-
ベルリン自由大学化学科､ドイツ､ 2001年3月14日
藤村勇一､ ｢分子反応の量子制御シミュレーション｣
4thCREST計算化学研究会特別講演　青葉記念会館､仙台､ 2 0 0 1年7月2 6日
藤村勇一､ --Opdmal Control of selective preparation of enantiomers　丘･om their RacemateM
Gordon Research Conference on "Quantum Control ofAtomiC　and MolecularMotion" ,
Mt. Holyoke College, USA, 2001年7月30日
6
藤村勇一､ ･･Theoryfor laser control of selective preparation of pure enantiomers from a
racemate" ､ photochirogenesis 2001, First intemationalsymposium on asymmetric
photochemistry,Osaka, Japan･ 2001年9月6日
藤村勇一､ ｢高度に制御された光波による反応量子制御理論｣
第62回応用物理学会学術講演会｢化学反応と光波シンセシス｣､ 2 0 0 1年9月12
日
J
藤村勇一､ ｢フェムト秒パルスによる化学反応制御｣
物理学会シンポジューム｢分子ダイナミクスとフェムト秒分光｣
徳島文理大学徳島校､徳島市､ 200 1年9月17日
藤村勇一､ "Quantum Control of MolecularReaction Dynamics H
atthe 2nd Intemational Workshop on "OptimalControl of Quantum Dynamics: Theoryand
ExperimentM, Ringberg Castle, Tegemsee･ Germany, 2001年12月11日
藤村勇一､ ｢分子化学反応の量子制御理論｣
シンポジューム｢量子制御光波シンセシス｣､国際センター･仙台､ 2002年2月
22日
藤村勇一､ ｢量子制御によるインテリジェント材料創成にむけて｣
日本学術振興会､情報科学用有機材料第142委員会･弘済会館･東京､ 2 0 0 2
年3月7日
藤村勇一､日本化学会春季年会(2002)早稲田大学･東京･
特別企画13 『フェムト秒ダイナミクスと量子制御』､ 2002年3月27日
藤村勇一､ ｢超短パルスレーザーによる分子の電子･核運動の量子制御｣京都大学
宇治キャンパス､京都大学エネルギー理工学研究所第7回公開講演会｢エネルギー
の新しい機能を目指して｣､ 2002年5月10日､
7
藤村勇一､ ｢鏡像異性体の光皇子制御｣
慶応義塾大学理工学部化学科矢上キャンパス､日吉､横浜､ 2 0 0 2年7月6日
藤村勇一､ Internal Workshop on Atomic Physics , Max-Planck｣nstitute for
Physics Complexer System Dresden.f Molecularreaction dynamics induced by intense lasers",
Dec. 9-13, 2002,
(3)出版物
N･ Doslic, Y. Fujimura, L. Gonzalez, K. Hoki, D. Kroener, 0. Khun, J. Manz,and Y. Ohtsuki,
"Quantum Control of Ultrafhst Laser-driven lsomerization Reactions: Proton Transfer
and Selective Preparation of Enaitiomers.', in F･C･De Schryver, S･ De･ Feyter
and G･ Schweitzer, editors, Femtochemistry, 1 89- 198, Wiley-VCH, 200 I.
R･ J･ Gordonand Y･ Fujimura, ''Coherent Control of ChemiCalReactions", in ''Encyclopedia
of Physical　and Technology1.,203-231, Third Edition. Vol.3, Academic Press, Sam
Diego,2002.
Y･ Fujimura　and S･ H･ Lin ''Multiphoton Spectroscopy'', in "Encyclopedia of
Physicaland Technology1., 1991229, Third Edition. Vol.10, Academic Press, Sam
Diego,2002.
研究成果(印刷物)
8
TOUR ： Tohoku University Repository 
コメント・シート 
 
本報告書収録の学術雑誌等発表論文は本ファイルに登録しておりません。なお、このうち東北大学
在籍の研究者の論文で、かつ、出版社等から著作権の許諾が得られた論文は、個別に TOURに登録
しております。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
TOUR 
http://ir.library.tohoku.ac.jp/ 
 
